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本学位论文针对富 H2 气体中 CO 的选择氧化反应这个体系，分别从催化剂结
构和催化剂性能两个方面研究了 Au/CeO2 和 Pt/CNTs 两类催化剂，并对其各自的
催化活性与催化剂结构之间的关联进行了深入的探讨，提出了初步的反应机理。 
对于 Au/CeO2 体系，主要借助于 CeO2的不同形貌来探讨 CeO2 载体的晶面效
应。研究发现，柱状 CeO2 载 Au 催化剂具有 好的催化活性，40 °C 时 CO 转化率
接近 100%，多面体状次之，立方状 差。TEM、XPS、H2-TPR、CO/O2-TPD 和
in-situ FTIR 等研究表明，催化剂的活性差别主要是由于 CeO2 所暴露的晶面
（{111}，{110}和{100}）不同所致，由此导致催化剂表面 Au 物种（Au0，Au+和
Au3+）以及对反应气 CO/O2 吸附能力的不同。柱状 CeO2 主要暴露具有高储氧能力
的{110}晶面，对应的催化剂上具有 多的离子 Au 物种，因而具有 高的 CO 氧
化能力。此外，借助于动力学实验、脉冲实验、H2/D2 同位素效应和水汽效应等实
验，得出三种催化剂的反应活化能大小顺序与其反应活性次序类似，反应机理有
所差异，但都具有明显的 H2 和水汽促进效应，推测 H2 和 H2O 可能主要通过生成
OH 基团来间接促使 CO 快速氧化。 
对于 Pt/CNTs 体系，通过添加促进剂 Na 和 B 来同时改变载体 CNTs 和活性金
属 Pt 的表面结构和分散状态，优化得到了具有高度低温活性和超长寿命的催化剂。
其中，Na 的添加具有使 CNTs 表面刻蚀和提高催化剂低温活性的能力，B 的加入
则使得催化剂催化 CO 氧化反应的选择性得到提高，并促使 Pt 粒子分散。XRD、
TEM、H2-TPR、CO/NH3-TPD、XPS 和 CV 等研究表明，分步浸渍法得到的 Na
和 B 同时促进的 Pt-Na-B/CNTs-SI 催化剂相对于 Pt/CNTs，具有高度分散和粒径均
一的 Pt 纳米粒子（4 nm 左右）、更低的还原温度、较多的强酸性位和更好的 CO
吸附性能，在 60 °C 下即实现了 CO 完全转化，并且该活性一直持续到 180 °C，
高于该温度，则因 O2 的选择性下降而使 CO 转化率呈下降趋势。但催化剂表面存
在的NaCl覆盖住了部分的活性位，使 Pt-Na-B/CNTs-SI催化剂的寿命较差（100 °C，
21 h），经过洗涤，即可将 NaCl 除去，得到的 Pt-Na-B/CNTs-SI-W 催化剂在 CO2















子尺寸和 CNTs 刻蚀与否是影响 CNTs 载 Pt 催化剂活性的两大关键因素。在同样
的条件下，Pt 粒径越小，其催化 CO 选择氧化的活性也就越高；而采用在高温下
碱刻蚀过的 CNTs 为载体，可获得较强 CNTs 和 Pt 纳米粒子的相互作用，使催化
剂具有更为优异的低温活性和稳定性。 
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